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(H 1142) H 79/56 

Fa/Vo 

Pa ten tans priiche 



15 i . Reaktor zur Durchfiihrung katalytischer endothermer 
oder exothermer Reaktionen mit einem von reagieren- 
den Pluiden durchstromten und mit Katalysatormaterial 
gefullten Reaktionsraum, der in Warmekontakt mit einem 
Warme abgebenden oder aufnehmenden Fluid steht, da- 

20 durch gekennzeichnet, daB die Querschnittsf iache des 

Reaktionsraums sich entlang des Stromungswegs der 
reagierenden Fluide in Abhangigkeit von der zur 
Reaktion erf orderlichen oder bei der Reaktion frei 
werdenden Warmemenge andert . 



25 



30 



2. Reaktor nach Anspruoh 1, dadurch gekennzeichnet , daB 
der Reaktionsraum im wesentlichen aus Rohren (5* 13* 
14, 15) besteht und die Rohre in mehrere Abschnitte 
mit unterschiedlichen Durchmessern unterteilt sind. 

3. Reaktor nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB 
der Reaktionsraum im wesentlichen aus Rohren (12) be- 
steht und die Rohre (12) entlang des Stromungswegs 
sich kontinuierlich andernde Durchmesser aufweisen. 
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4. Reaktor nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dafl 
der Reaktionsraum von in das Ka talysa tormaterial ein- 
gebrachten Hemden (17) mit entlang des Stromungswegs 
sich verandernden Durchmessern begrenzt ist und inner- 
halb der Hemden (17) Rohre (16) ftlr das Warme abgeben- 
de oder aurnehmende Fluid angeordnet sind. 

5* Reaktor nach einera der AnsprUche 1 bis 4, dadurch ge- 
kennzeichnet, dafl ein Teil des Reaktionsraums eine vom 
restlichen Reaktionsraum abweichende Querschnittsver- 
teilung entlang des StrSmungswegs aufweist und alter- 

nfltl V nHPT* TllC^t* Inb Til m noo +- 1 -1 ^ U^*^ D^-l-i. J , __j j_ 

— — — - — — . — w^. ^.w-**, «4 M.411 a v« wx xuaeu iic<an.o iuiidi'8 um Mi-L u 

den Zufuhrungseinrichtungen der reagierenden Fluide 
verbindbar ist. 

6. Reaktor nach einera der AnsprUche 2, 3 oder 5, dadurch 
gekennzeichnet, dafl benachbarte Rohre (5) bezUglich 
der Stromungsrichtung antiparallel angeordnet sind. 

7. Reaktor nach einem der AnsprUche 2, 3, 5 oder 6, da- 
durch gekennzeichnet, dafl mindestens zwei der Rohre 
(13, 14) innerhalb des Reaktors zu einem Rohr (15) 
vereinigt sind. 

8. Reaktor nach einem der AnsprUche 2, 3, 5, 6 oder 7, da- 
ciirch gekennzeichnet, dafl fUr Jeden Durchmesser D i 

(in mm) eines Rohres (5, 12, 13, 14, 15) folgende Be- 
ziehung zu der durch den Durchmesser strSmenden Gas- 
menge pro Zeiteinheit V (in NnP/h) besteht: 

D ± = P • V q , 

wobei p, q Konstante sind. 
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(H 1142) H 79/56 

Fa/Vo 

10 * 17.7.1979 

Reaktor zur Durchfuhrung katalytischer 
endothermer oder exothermer Reaktlonen 

15 Die Erfindung betrifft einen Reaktor zur Durchf iihrung 
katalytischer, endothermer oder exothermer Reaktionen 
mit einem von reagierenden Fluiden durchstromten und 
mit Katalysatormaterial gefUllten Reaktionsraum, der 
in Warmekontakt mit einem WSrme abgebenden oder auf- 

20 nehmenden Fluid steht. 

Viele reaktionskinetische Vorgange, wie beispielsweise 
die Methanolsynthese oder die Ammonia ksyn these, spielen 
sich in Anwesenheit von Katalysatoren ab. Abhangig von 
den herrschenden Betriebs- und Reaktionsbedingungen, von 
den Katalysatoren und den geometrischen VerhSltnissen in 
dem Reaktor, stellen sich bei den Reaktionen Gaszusam- 
mensetzungen ein, die dem Gleichgewichtszustand mehr oder 
weniger nahe kommen. Haufig laufen in den Reaktoren auch 
raehrere Reaktionen mit unterschiedlicher Reaktionsge- 
schwindigkeit und Reaktionsenthalpie gleichzeitig ab. Die 
im Reaktor auf tretenden Temperaturbereiche sind vielfach 
wegen der Mindestanspringtemperatur des Katalysators und/ 
oder wegen der Bildung unerwiinschter Zwischenprodukte 
nach unten, wegen d s jeweils erwiinschten Annaherungs- 
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1 grades an das Gleichgewich t una auch aus Grlinden der V/irn- 
schaftliehkeit und der Werkstoffe einschlieJli ch des 
Katalysators , nach oben begrenzt. In jeder, Fall 1st die 
Herstellung eines erwiinschten Tempera turverlaufs in: Reak- 

5 tor eine wichtige Bedir.gung fUr seine Ausiegung. 

So 1st beispieisweise in der Zeitschrift "Chentech", 
Juli 1973, Seiten 430 bis 435, ein Me thanolreaktor der ein- 
gangs genannten Art beschrieben, bei dem der Kataiysator 
im Inneren von Rohren angecrdnet 1st, die vcn reagierenden 
Gasen durchstront sind. Die bei der Reaktion entsteher.de 
WSrme wird von verdampf endem Kuhlwasser (Kuhl fluid), das 

' — .... «. j. w UWiii U *J ^ L Ul.l 1/ , 



15 



sbgefuhx-t. Daii in der 
zitierten Li teraturstelle gezeigte Tempera turpr of ii fur 
einen solchen Heaktor ergibt, ausgehend von einer GaseLn^ 
iaStemperatur, die unterhalb der Temperatur des Xuhlfluids 
liegt, bedingt durch die katalytisch ausgeldste Reaktion, 
eine Erwarrnung bis zu sinem Hochstwert, der etwa 11° uber 
der Kiihlfluldterr.peratur liegt und, bedingt durch die 
20 geringer werdende Reaxtionswarme und den Wirneubergang 
an das Xuhlfluid, eine anschlleaende Abkuhlung bis zur 
Gasaustrittstemperatur, die eir.ige Grad uber der Tempera- 
tur des Xuhlfluids liegt. 

25 beschriebenen Reaktor wird zunachst vx Gas und vsm 
Katalyzator ncch V.arme aus ism Kuhlmittel au f gen crime n . 
Wtlrde die Eingangs temperatur der Gase hcher ^ewahlt werden, 
wiirde auch die Hcchstternperatur im Reaktor nach oben ver- 
schoben v/erden, was aber wegen einer moglichen Schadigung 

30 des Katalysators, wegen der Gleichgewichtsbedingungen und 
aus wirtschaf tlichen Grlinden nur begrenzt mSglich ist • 

Der vorliegenden Srfindung liegt daher die Aufgabe zugrunde, 
einen Reaktor der eingangs genannten Art zu entwickein, der 
35 sich durch eine besonders gute Anpassung des tatsSchlichen 
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1 Tempera turverlaufs ~n der. fur die Reaction guns oig3 ten 

V/ert auszeiehnet rind der mi t vertre tbarerr. f inanzie lian und 
teehnischen Aufwand hersteilbar ist* 

5 Disse Aufgabe wird erf indungsge™2i3 daduroh geiost, da!3 die 
Querschnittsf lache des Reaktionsraums sieh enslang des ' 
Stromungsv/egs der reagierenden Fluide in Abhangigkeit von 
der zur Reaktion erf orderlichen oder bei der Reaction frei 
werdenden Warmemenge andert. 

10 

Der Quarschnitt ist dem Verlauf der theoretisch eptimalen 
Temperatur im Reaktor angepaSt, und zwar ist in Absehnitten, 
in denen groBe Warmemengen f reigeseczt (bei exothermen Re- 
aktionen) oder benotigt werden (bei endcthermen Reaktionen), 

15 der Querschnitt des Reaktionsraums moglichst klein und umge- 
kehrt in Abschnitteri, in denen kleine 7/armemengen freige- 
setzt oder benotigt werden, der Querschnitt moglichst gro3 
gewahit. Dies bedeutet in ersten Fail ein groi3es Vernal t- 
nis vcn mit dem V/arme zu- oder abfuhrenden Fluid in Beri.ua- 

20 rung, stehender IVandf lache zu Kataiysa torvoiumen und darait 
ein besonders hches Mai3 an Warmeubertragungsvermogen vqci 
Katalysator oder auf den Katalysator, wahrend das Vsrhalt- 
nis Oberflache zu Katalysatorvolumen im zweiten Fall klein 
ist und somit nur ein geringer V/armeaustausch stattfindet. 

25 

Durch den Gegenstand der vorliegenden Zrfindung ist es auf 
uberraschend einfache Weise gelungen, den Tempera turverlauf 
in dem Reaktcr den jeweiligen Gegebenhei ten einer Reaktion 
moglichst optimal anzupassen. Gr:>2s Warmemengen werden an 

30 denjenigen Steilen im Reaktor den reagierenden Fluiden zu- 
gefuhrt oder entzogen, an denen diese l/arrne tatsachiich 
benotigt oder erzeugt wird, wahrend an anderen Steilen, 
an denen wenig Reaktionswarme benotigt oder erzeugt wird, 
durch die erf indungsgemaiSe Ausbildung des Reaktors ein 

35 wesentiioh geringerer V/armetausch stattfindet. 
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1 Der Srfindungsgegenstand 1st sowohl fur Einphasensys tene 
(gasformige Reaktionspartner) als auch ftlr Zweiphasen- 
systeme (gasformige unci flussige Reaktionspartner ) sowie 
fur Festbettkataiysatoren und FlieSbet skatalysa toren ge- 

5 eignet. 

Zs hat sich als vorteilhaft erwiesen, daO der Reaktionsraum 
im wesentlichen aus Rohren besteht und die Rohre in mehrere 
Absehnitte mit unterschiedlichen Durchmessem unterteilJS 

10 sind. Bel dieser Ausf uhrungsfom, bei der das Katalysa tor- 
material im Inneren der Rohre angeordnet 1st, sind die Rohre 
parallel von den reagierenden Fluiden durchstromfc. Im Auien- 
rsum urn die Rohre 1st ein V/arme abgebendes oder aufnehmendes 
Fluid fefiihrt, je nachden, ob es sich urn eine endotherme 

15 oder eine exotherme Reaktion handelt. Seibstverstandlich 
kcnnen neben den Durchmessern der einzelnen Rohrabschnitte 
auch deren Langen unterschiedlich groB gewahlt sein, urn 
auf diese Weise den Gegebenhei ten im Reaktor noch besser 
Rechnung zu tragen. 

20 

Bei einer anderen vorteilhaf ten Ausf uhrungs form des Erfin- 
dungsgegenstandes, bei der der Reaktionsraum ebenfalls im 
wesentlichen aus Rohren besteht, weisen die Rohre entlang 
des Stromungswegs der reagierenden Fluide sich kontinuier- 
25 lich andernde Durchmesser auf. 

Bei einer weiteren vorteilhaf ten Ausf LLhrungsf orm des Erfin- 
dungsgegenstandes ist der Reaktionsraum von in das Kataly- 
satormaterial eingebrachten Hemden mit entlang des Stro- 

30 mungswegs der reagierenden Fluide sich andernden Durchmes- 
sern begrenzt und sind innerhalb der Hemden Rohre ftlr das 
v/arme abgebende oder aufnehmende Fluid angeordnet. Der 
Stromungsquerschnitt ftir die Fluide ist je nach Anordnung 
der Hemden mehr oder weniger verengt. Das Katalysatorma- 

35 terial innerhalb der Hemden ist von den Rohren durchdrungen . 
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1 Eine Yerengung des otrcmungsv-egs fur die rea gierer.den Fluids 
beceutet eine YergrcSerung des Yerhal tnisses Oberflaehe "u 
Ka talysatorvclur-er. des Reaktionsraun und u:::*gekehrt . Es ver- 
steht sich von seibst, da<3 die durch die Herden hervcrge- 

5 rufenen Verengungen oder Erwei tsmngen des Jtronrungsquer- 
sehnitts sowohl durch eine stetige ais auch durch eine 
stufenweise Verar.de rung des Quersehnitts erfolgen kann. 

3ei Uber- cder Unterlastbetrieb des Reaktors mu£ die Gieich- 
10 gewichtseinsteliung nach ar.deren Gesiehtspunkten ais ir. 

Normal be trieb erfolgen, da sich die Fiuidgeschv/indigkei ten, 
die Reaktionsenthalpien und auoh die umgesetzten Pluidmen- 
gen andern. Selbst wenn also der Reaktor beirr: Normaibetrieb 
-rogiichst optimal an die Re a kt ion angepaJit ist, kann es sein, 
15 da IB bei eirem 'Jber- oder Unterlastbetrieb wenigar gunstige 
Anpassungsbedingurgan i^ Reaktor herrschen. Aus diesen Grund 
wird in Weiterbildung des Erf indungsgegenstandes vorgesehla- 
gen, dafi ein Teil des Reaktionsraums eine vom restiiehen 
Reaktionsraum abreichenie Q,uersohnittsverteilung entlang 6°z 
20 Strcrcungsvegs aufweist und alternativ oder zusatziich zw.r. 
restiiehen Reakticnsraum mit den Zufuhrungseinrichtungen der 
reagierenden Fluide verbindbar 1st. 

Bei dieser Ausf \ihrungsf orm vreist ein Teil des Reakticnsraur.s 
25 sine Querschnittsverteilung entlang des Stre-nungswegs auf, 
die nogiichst optimaie Anpassungsbedingungen be in? ITorrriai- 
betrieb gevmhrleistet . Dene ben ist ein weiterer Reactions- 
raum vorgesehen, der bei Unter- oder Uberlastbetrieb statt 
des fur den Normalbetrieb verge sehenen Reaktionsraums oder 
30 zusatzlich zu dieses an die Zuruhrungseinrichtungen fur 
die reagierenden Fluide anschlieJbar ist. Dieser weitere 
Reaktionsrau;r. vxeist entlang des Stronungswegs eine C-uer- 
schnittsverteilung auf 3 die fur sich ailein oder in 7er- 
bindung mit der Querschnittsverteilung des fur den Ilorrr.al- 
35 betrieb vcrgesehenen Reaktionsraums fUr die i~ Uber- oder 
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1 Unteriastbetrieb vorgesehenen Fluidmengen und Fluids t re r.rur.gs- 
geschwindigkeiten eir.en nSglichst optir^alen Tempera turver- 
lauf ergitt. 

5 3ei einer vorteilhaf ten Ausbildung des erf indungsgemaflen 
Realtors sind benachbarte Rohre beztiglich der Strcmungsrich- 
tung antiparallel angeordnet. Dieser Aufbau erweist sich 
dann als vorteilhaft , wenn bei antiparalleler Anordnung 
komplementare Rohrabschnitte auf einandertref f en, so dafi bei- 
10 spieisweise neben einem Abschnitt mit groflem Durchmesser beim 
antiparallel angeordne ten Rohr ein Abschnitt mit kleinen 
Durchmesser zu liegen kommt. Auf diese Weise ist das Bauvo- 
lumen des Reaktors erheblieh reduziert . 



15 Bei einer zweckmafiigen Modifikation des Erf indungsgegenstan- 
des sind mindestens zwei der Rohre innerhalb des Reaktors zu 
einem Rohr vereinigt. 

Fiir den erf indungsgemaflen Reaktor ergibt sich fur jeden Durch- 
20 messer D 1 (in mm) eines Rohres zu der durch den Durchmesser 
D i stromenden Gasnenge pro Zeiteinheit V (in Nm^/h); 
D = p • Y 1 

wobei p, q Konstante sind. Fur p, q ergeben sich z.3. fiir 
einen Methanolsynthesereaktor die Zahlenwerte 15 ^ P ^ 25 
25 und 0,12 < q £ 0,22. 

Der erf indungsgemafle Reaktor ist insbesondere fUr eine 
Ammoniaksynthese oder ftir eine Methanolsynthese geeignet, 
ohne jedcch auf diese Verwendungen beschrankt zu sein. 

30 

Weitere Einzelheiten der vorliegenden Srfindung werden an- 
hand von schematisch dargestellten Ausftlhrungsbeispielen 
beschrieben. 



35 
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1 Hie reel zeigen die Figuren 1 bis 6 verschiedene Ausf Uhrungs- 
forrnen des erf indungsgemSfien Reak^ors. 

In sarr.^ lichen Figuren ist mis . 1 ein erf indungsgema3er Reaktor 
5 bezeichnet, der in einem Mantel 2 untergebracht ist. Der 
Reaktor 1 ist nach Art eines Rohrwarmetauschers aufgebaut 
und weist zwei voneinander getrennte Strcrnungsraurne auf . 

In don Figuren 1 bis 5 ist der eine Stromungsraur. 4 von 

10 -ehreren Rohren 5 gebiidet, die Lcr. Mantel 2 angeordnet und 
an ihrsn beiden Znden in Rohrpla tten o eir.geschweii t sind. 
Lie Rohrenden stehen auf beiden Seiten :r.it carnmelraurr.er. 7a , 
7b in Yerbindung, Uber die die rsagierender. Fluids gena3 
Pfeilen 3 , 9 zu- und abgefuhrt werden. Der andere Strc:r/ungs- 

15 raurr; J, der von den: Mantel 2 begrenzt ist, dient zur Fuhrung 
eines v;arrne zufiihrenden Oder abfunrenden Fluids, das gera^ 
Pfeilen 10, 11 zu- und abgefuhrt v/ird. Die Rohre 5 sind nit 
einerr. Katalysa formate rial gefiillt. Erf indungsgemaS andert 
sieh der Durchmesser der Rohre 5 entlang des Stromungswegs 

20 der reagierenden Fluide, und zwar sind die Durchmesser so 
gewahlt, da3 an alien Steilen des Reaksionsraurcs ein mog- 
lichst idealer Gleichgewichtszustand und/oder glinstige V/arme- 
ubertragungsverhaitnisse herrschen, d.h. an den Steilen, an 
denen viel V/arme ent stent, oder zur Reakticn benotigt v;ird 

25 (je nachdem ob die ablaufende Reaktion exo therm oder endo- 
therm ist;, weisen die Rohre kleine Durchmesser auf, um das 
Reaktionsvolumen relativ zu der mit dem mantelseitig gefuhr- 
ten Fluid in Verbindung stehenden Oberflache zu verkleinern 
und umgekehrt. 

30 

So zeigt z.3. Figur 1 eine Anordnung, die eine gute Anpassung 
an ein erwiinschtes Tempera turprofil lief ert . 

Fur den in Figur 2 dargestellten Reaktor, der beispielsweise 
35 fur die Me thanoi syn these verwendet wind, sind in f olgenden 
einige representative Zahlenbeispiele zusammengestellt . 
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1 Qassus^rnanse t zung beim Eintritt 17 CO, 73 ^ H, 

in den Reaktor 5 # C0 o , 5 inert 

Gasmenge pro Rohr V = 200 Nm^/h 

Gaseintri tts tempera tur 245° c 

5 Eintrittster^peratur des Kiihlwassers 230° C 

Durchmesser erster Rohrabschnitt 45 

Durchmesser zweiter Rohrabschnitt 52 mm 

Durchmesser dritter Rohrabschnitt 45 mm 

Lange erster Rohrabschnitt 2,5 m 

10 Lan^e zweiter Rohrabschnitt 1,5m 

Lange dritter Rohrabschnitt 4,0 m 

Rau^e.^chwindigkeit erster Abschnitt 40 000 bis 50 GOO V/V™. 4. 



Raumgeschwindigkeit zweiter Abschnitt 55 000 bis 70 000 v /V Kat 
Raumgeschwindigkeit dritter Abschnitt ^0 000 bis 40 COO V/V v 

K3 t 

15 mit Vj fgt (in m^) Volumen des ICa talysa torma teriais . 



Etwas allgemeiner ausgedriickt gilt fur einen derartigen Re- 
aktor fur die Me thanolsyn these, dafi die Zahl der Rohrab- 
schnitte swischen 2 una 5 liegt und vorzugsweise 3 betragt, 
20 da£ die Durchmesser D^ der Rohrabschni tte zwischen 20 und 
100 mm betragen und daJ3 fur die Durchmesser D^ (in mm) 
und fur die Gasmenge pro Rohr V (in Nm^/h) die Bedingung 

D, = (15 . 25) • V 0,12 0,22 

25 

eingehaiten v/erden sollte* 



Pigur 3 zeigt einen Reaktor, bei dem benachbarte Rohre 5 
antiparallel bezuglich der Stromungsrichtung der reagierenden 
30 Fluide angeordnet sind. Diese Anordnung ist immer dann sinn- 
voll, wenn dadurch neben Rohrabschni t ten mit groGen Durch- 
messern solche mit kleinen Durchmessern und umgekehrt zu 
liegen kommen. Auf diese V/eise v;ird Platz eingespart und 
der Reaktor kann kleiner gebaut v/erden. 
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1 Figur 4 seigt einen Realtor, bei dam sich 2er rureh:::2sser 
der Rohr** 12 entlang des Stromungswegs der reagierenden 
Fluids kontirtuieriich andert. 

5 in Figur 5 1st: ein Ausschnitt eines Reaktors dargesteilt, 
bei derr: zwei Rohre 1J, 14 zu eir.en Rohr 15 vereinigt 
sind . Biese Bauart stellt eine weitere Variationsrncgiioh- 
keit zur gleichzeitigen Optimierung von Reaktionsgieich- 
gewioht und Bauvolurcen dar. 

10 

Figur 6 seigt eine abgewandelte Bauform eines Reaktors. Hier- 
bei ist der Kataiysator nicht in Rohr en, sonde rn im gesamten 
Innenraum des Mantels 2 angeordnet. Das V/arme zufuhrende 
Oder abflihrende Fluid ist in Rohren 16 gefuhrt, die inner- 

15 halb von Henden 17 verlaufen. Pfeile 8, 9 geben die Stro- 
mungsrichtung der reagierenden Fluide, Pfeile 10, 11 die 
Stromungsrichtung des Warme zufuhrenden oder abfuhrenden 
Fluids an. Die Hereden 17 sind in das Katalysatcrmaterial 
eingelegt und begrenzen den Stromungsweg der reagierenden 

20 Fluide seitlich. Sie verengen und erweitern den Strcmungs- 
querschnitt je nach den gegebenen Anf orderungen . Die Quer- 
schnittsanderungen entlang des StrSniungswegs kcnnen kon- 
tinuieriich oder in Stufen erfolgen. 



30 
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